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は じ め に
地下水汚染は大きな社会問題になっているが，その
一つが硝酸性窒素汚染である．多量の硝酸性窒素は，
人間の体内で亜硝酸性窒素に還元されて血液中のヘモ
グロビンと結合し，特に子供の酸素欠乏症を引き起こ
す原因物質になる．
１９７０年代以降，世界的に食料生産の増加に伴って化
学肥料使用量が増大してきたが，それとともに硝酸性
窒素による土壌や地下水の汚染も広がってきた．日本
や米国では硝酸性窒素に関する水質基準は１０／l以
下と決められているが，佐賀県東松浦郡において４０ヵ
所の井戸から水を採取した現場調査においても高い硝
酸濃度が示された（Fig．１参考）．
地盤汚染問題では，トリクロロエチレンなどの揮発
性有機塩素化合物が主に関心を集めているが，その汚
染源は限定されて汚染地域が局所的あるので，色んな
対処が進められている．それに対して硝酸性窒素汚染
は汚染源が農業，畜産など幅広いため，有効な対策が
難しいと言われている．また，硝酸性窒素汚染により
影響を受けた土の挙動はまだよく知られていない．
本研究では，硝酸性窒素汚染による土の物理的，工
学的特性の変化について室内試験および現場試験を通
じて調査し，地盤汚染のメカニズムを解明するための
基礎資料とする．
室 内 試 験
室内実験試料として，神田土，ベントナイト，カオ
リナイト，および有明粘土（福富）を用いた．畑土は
硝酸性窒素の汚染が確認された佐賀県唐津市神田地域
の畑で深さ１から採取した畑土である．
これらの試料に蒸留水を容積比で試料：蒸留水＝
１：５の割合で加えて瓶に入れ，バッチコンタクトテ
スターで充分に混合した．ついで遠心分離機を用いて
水を分離する操作を繰り返して，土粒子表面に付着し
ている他のイオンを取り除いた．次に，これらの試料
に硝酸アンモニウム（NH4NO3；１Mol）を添加し，
再び蒸留水を加えて（試料：蒸留水＝１：５）混合し，
遠心分離することにより１つのイオンで同イオン化
（Homoionazation）された試料を準備した（Photo１）．
これらの試料について液性限界（wL），塑性限界（wP），
流動指数（If）を測定して，硝酸処理による土の物理
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的特性の変化について調べた．また，硝酸性窒素の圧
縮性や透水性に及ぼす影響を調べるため圧密試験およ
び透水試験を行い，実験試料の硝酸処理前後の工学的
特性変化について検討した．
室内実験結果および考察
Table１は今回の実験で用いた４つの試料の物理特
性を示している．Fig．２は硝酸処理の有無による液性
限界と塑性指数の関係を示している．同図より，硝酸
処理することにより有明粘土を除く試料において液性
限界や塑性指数が著しく減少することがわかる．また，
NH4NO3の濃度が増加すると液性限界は増加した．こ
の現象に関する報告（Shridrhan & Prakash１９９９）を参
考にすると，拡散二重層の縮小で液性限界が減少した
ものと考えられる．
硝酸処理による土粒子の比表面積や陽イオン交換容
量の変化を調べるため，CEC（Cation Exchange Capac-
ity）試験を行った．その結果は，硝酸処理前後に分
けて Table２に示した．表で確認できるようにカオリ
ナイトを除く全試料は CECが著しく減少した．よっ
て，この陽イオン濃度の減少から拡散二重層の厚さの
縮小に関与したと推察した．
硝酸処理が圧縮性に及ぼす影響を調べるために圧密
試験を行い Fig．４～Fig．７の結果を得た．同図より，
ベントナイトは他の３つの試料に比べて，大きな間隙
比減少が認められる．これは，硝酸処理により比表面
積や CECが減少したため，拡散二重層の厚さが減少
したこと，粒子間反発力が低下し一定圧縮圧力の下で
低い間隙比となるためである．
カオリナイトの場合，硝酸処理によって間隙比が少
し増加したのは，pHの増加で示されるように硝酸処
理によって OH－が取り除かれ，カオリナイト Sheets
の水素結合を減少させたためである．
Fig.1 The nitrate concentration over a 4-year monitoring period at some
of the experimental sites in East Matsura Peninsula.
Fig.2 Variation of IP&WLfor the soils for the untreated
and nitrate treated.
Photo 1 Homoionic Soil Samples
Table 1 The physical properties of soils investigated.
Speciments GS
Atterberg limits（％）
WL WP IP If
Kouda ２．６０ ４７．０ － １８．４ ５．９
Bentonite ２．７２ ３１０．０ ４８．６ ２６１．４ ３４．３
Kaolinite ２．６１ ５３．８ ２７．７ ２６．１ ８．３
Fukudomi ２．６０ １３４．４ ４５．０ ８９．４ ２１．８
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Fig.3 Schemetic diagram;the effect of nitrate on double
layer and water flow.
Fig.4 Consolidation curves for Kouda soil and its treated.
Fig.5 Consolidation curves for bentonite and its treated.
Fig.6 Consolidation curves for kaolin and its treated.
Table 2 Exchangeable cation contents of the used soils.
Specimen
Specific
surface
（／）
pH
（１：５）
Exchangeable cations (cmol(+)kg－１)
Na+ K+ Mg２＋ Ca２＋ Fe３＋ Mn３－ Al３＋ CEC
Natural Kouda soil ５．４４ ６．６５ １．５０ ０．６０ １．８２ １１．９８ ０．０１８ ０．７８ ０．２６ １６．９６
Nitrate-treated Kouda soil ６．６５ ６．９０ ０．８６ ０．１５ ０．１９ ２．１７ ０．０１６ ０．８５ ２．１８ ６．４２
Percent of changing ２２％ ４％ －４３％ －７５％ －８２％ －８９％ －１２％ ９％ ７５０％ －６２％
Bentonite clay ３３．４０ ９．６０ ３３．１２ ３．８０ ８．３３ ２３．４５ ０．０１６ ０．１３ ６８．８５
Nitrate-treated bentonite clay ２９．６０ ９．２０ ３．１８ ０．８２ １．６３ ２５．１３ ０．０１４ ０．０７ ０．３２ ３１．１６
Percent of changing －１１％ －４％ －９０％ －７８％ －８０％ ７％ －１７％ １３９％ －５５％
Kaolin clay ６．６４ ４．０１ １．８２ ０．２４ ０．１０ １．２３ ０．１１８ ０．２３ ３．７３
Nitrate-treared kaolin clay ６．５３ ６．７１ １．２９ ０．２１ ０．３５ １．８７ ０．０１４ ０．１６ ３．５８
Percent of changing －２％ ６７％ －２９％ －１３％ ２５１％ ５３％ －８８％ －３１％ －４％
Fukudomi clay ５５．０６ ４．３５ ２．５６ ３．２６ １９．５５ ９．３３ ０．７５２ １．２７ ０．３８ ３７．１１
Nitrate-treated Fukudomi clay ６５．０２ ５．２８ ２．７１ １．０８ ３．９４ ６．２２ ０．４７３ ０．４５ ０．２６ １５．１３
percent of changing １８％ ２１％ ６％ －６７％ －８０％ －３３％ －３７％ －６４％ －３１％ －５９％
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Fig．９～Fig．１２に硝酸処理による試料の透水性の変
化を示した．Fig．８より神田土は硝酸処理によって透
水係数が大きくなることがわかった．
これらの結果から硝酸処理によって畑土は，１）間
隙比は減少し，２）陽イオン交換容量が低くなり，
３）透水性が高くなる．この理由としては，比表面積
や CECの減少から粒子間反発力が低下し間隙比が縮
小されたことが考えられた．また，土粒子の拡散二重
層の減少によって自由水が流れる間隙は大きくなる．
このようにして，結果的に間隙の縮小は制限され，透
水性は高くなる．(Fig．３参照）このことが硝酸性窒
素が土壌の中で浸透しやすくなる理由であると考える．
現 場 調 査
本現場は佐賀県東松浦郡に所在する畑である．ここ
は長期間にわたり化学肥料が使われ井戸水採集結果で
Fig.7 Consolidation curves for Fukudomi and its treated.
Fig.8 Coefficient of permeability versus void ratio plot
for Kouda soil and nitrate treated Kouda soil.
Fig.9 Coefficient of permeability versus void ratio plot
for bentonite and nitrate treated bentonite.
Fig.10 Coefficient of permeability versus void plot for
kaolin and nitrate treated kaolin.
Fig.11 Coefficient of permeability versus void ratio plot
for Fukudomi and nitrate treated Fukudomi.
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高い硝酸イオン濃度を示した地域である．本調査の目
的は化学肥料使用による実際の土壌および地下水の汚
染状況を把握し，硝酸性窒素の流出と他要因（降水量，
肥料使用量，気温など）との関係を明らかにするため
である．調査内容は以下のとおりである．
地質調査（ボーリング２個所）
サンプリングコアーを用いて土壌中の硝酸イオン
等の含有量測定
室内試験による採取土の物理的性質の判定
対象地域の降水量および気温調査
地下水の水質調査
現場透水試験
地質調査結果
本調査地域に分布する地層分布は２個所（深度約１０
，７）のボーリング調査（Fig．１３参考）によって
表土，礫混じり土砂，風化土に分類する．B.H１では
上部約３０は畑作土である表土，その下部約２まで
玄武岩質礫を混じえる土砂層があり，さらに下には全
体的に含水比が高い軟質な花崗岩質の風化土が調査深
度まで分布していた（Fig．１２柱状図参考）．孔内地下
水位は B.H２では分布せず，B.H１では現地表面基準
（－）３．５と測定された．
土中水のイオン含有量
地下水は地層中を流動するとき，地層からの成分溶
出，酸化環境から還元環境への移行などにより水質組
成が変化して行く．Table３にサンプリングしたコア
から取った土中水をイオンクロマトグラフ法で測定し
たイオン含有量を示した．
自由水が土壌中を流動する間には粘土鉱物との間に
イオン交換が生じる．そのとき水中の Ca２＋，Mg２＋と
土壌中の粘土鉱物の Na＋との間にイオン交換が生じ，
Ca２＋，Mg２＋が減少，Na＋が増加する．地表からの水質
汚染の指標となる NO３－（硝酸イオン），SO４２－（硫酸イ
オン）は地下水中にはもともと少ない．たとえ存在し
ても，地下水が流動する間に有機物の分解などで酸素
が消費され還元状態となり，NO３－は NH４＋，N２，SO４２－
は H２Sに還元される．このため，深い地下水中には
少量か，あるいはほとんど存在しない．この調査で測
定された土中水の NO３－，SO４２－の多量の存在は地表か
らの供給を意味している．
硝酸性窒素汚染の特性
生態系での窒素循環は微生物による生物的，あるい
は窒素固定の過程，硝化・脱窒作用等によって表され
る窒素バランスを保持する炭素循環と同様に地球環境
において重要な物質循環系である（Fig．１４参照）．肥
料等により土壌中に供給された窒素成分は，主に硝酸
性窒素およびアンモニア性窒素の形態で作物に吸収さ
れるか，微生物に取り込まれる．また，一部はアンモ
ニアガスもしくは窒素ガスとして大気に放出される．
しかし，過剰に供給された硝酸性窒素は陰イオンの
Fig.12 Drill log
Fig.13 Cross section at the site.
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形態で存在するため土壌に吸着されにくく，降水等に
よる土壌中の水の流動に伴い下層に移行して地下水汚
染を起こす．また，下層土では表層に比べ微生物によ
る窒素の形態変化が少ないことも高い濃度を示す原因
であると思われる．
今回のサンプリングコアーから取った土中水の硝酸
性窒素濃度の垂直分布で見た硝酸性窒素による汚染状
況の図（Fig．１５）からもその特性が示されている．図
より B.H１，B.H２いずれも深い深度で飲料水の水質
基準である１０／lを超えて分布してことがわかる．
この現場地層分布状況のように帯水層上部に粘土層
のような不透水層がないため，地表からの汚染を直接
受けて汚染濃度が高くなったと思われる．また，硝酸
性窒素による汚染の特性の中で，地表面の土地利用の
違いにより汚染状況も変わっていくことが挙げられる．
水田のように表層の直下に還元層がある場合は，相
Fig.14 Nitrogen cycle.
Fig.15 NO3-N vertical distribution.
Table 3 Ion concentration in pore water of the soil.
Bore
hole
No.
depth
（）
Cation concentration Anion concentration
Na+ NH４＋ K+ Mg２＋ Ca２＋ Cl－ Br－ NO３－ PO４２－ SO４２－
（ppm）（ppm）（ppm）（ppm）（ppm） （ppm）（ppm）（ppm）（ppm）（ppm）
B.H１
０．２ ２４．６ ０．１ ５３５．３ １４．１ ５４．２ ２０８．９ ０．１ ５３．３ ０．１ ３８．６
１．５ ４７．３ ０．０ １０．２ ９．９ ３０．９ ５２．７ ０．２ ３７．０ ０．１ １２６．５
２．５ ３８．７ ０．０ ５．４ ４．５ ９．８ ２２．４ ０．１ ３０．８ ０．０ ５１．２
３．５ ３３．１ ７．２ １６．２ ６．４ ８．３ ３６．１ ０．２ ６３．４ ０．１ ４５．０
４．５ ４７．４ ０．８ １９．１ ５．９ ７．３ ５１．７ ０．１ ８２．７ ０．０ １６．８
５．５ ４４．８ ０．４ １２．９ １１．０ ７．８ ５７．４ ０．１ ８９．９ ０．２ ２０．７
６．５ ２９．４ ０．２ １０．０ ６．９ ６．７ ３１．０ ０．１ ５４．２ ０．０ ２４．９
７．５ ３２．２ ０．２ １１．９ １０．２ ８．３ ４１．４ ０．１ ７８．５ ０．１ ２５．０
８．０ ６８．４ １０．６ ５８９．９ ４５．８ ５０．９ １０７５．８ ０．５ ４６．６ ０．３ ４２．０
９．０ ２９．４ ０．２ １０．６ ８．９ ５．７ ４６．２ ０．１ ８２．９ ０．１ １．１
９．５ ３１．２ ０．３ １０．２ ８．９ ４．８ ４３．７ ０．１ ８４．８ ０．０ １．０
B.H２
０．５ ２６．４ ０．４ ２３４．２ ４．４ ２９．１ ３７７．６ ０．２ ３．２ ０．０ ２０．２
１．５ ２４．６ ０．２ ３．２ １．３ ６．６ ２３．１ ０．１ ７．４ ０．１ ２９．７
２．５ ２１．９ ０．２ ３．３ ２．８ ８．４ １９．６ ２．２ ０．１ ４５．２ ０．０
３．５ ２２．５ ０．２ ２．８ ５．０ ８．１ ２０．５ ０．１ ３．０ ０．０ ５１．２
４．５ ２４．４ ０．２ ３．９ ５．７ ５．５ ２７．０ ０．１ １１．１ ０．２ ３６．１
５．５ ２７．６ ０．２ ２．６ ３．７ ２．８ ２９．３ ０．１ １４．２ ０．１ ２１．１
６．５ ２６．１ １３．８ ４．３ ６．８ ３．６ ３１．０ ０．１ ７８．５ ０．２ ２４．２
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当の部分が脱窒されるが，還元層のない畑地等では地
下水面直上等で一部脱窒が行われると思われるものの，
下層に移行した硝酸性窒素の大部分は脱窒されること
なく地下水へ溶脱する．
現場透水試験
対象地域の今後の汚染状況を予想し，硝酸性窒素濃
度と地盤の透水性関係等を求めるために，先端に地下
水が流入するストレーナー部分を設けたボーリング孔
（B.H１；Fig．１６）で現場透水試験を行った．試験方
法はポンプで孔内の水位を低下させ，その後の回復状
況を測定し，このときの時間と地下水位の回復量から
地盤の透水係数を求める．
Fig.16 The monitoring well installation.
水位（対数目盛）と経過時間（算術目盛）との関係
をプロットし，初期の直線部分の傾き m を求め，次
式から透水係数 k を算定した．（Fig．１７参考）
不圧地下水
k=0.66×d 2×log (2 L/D)×m/L
被圧地下水
k=0.66×d 2×log (4 L/D)×m/L
ここに，
k：透水係数（／）
m：グラフの初期直線部分の傾き
log (S 1/S 2) / (t 2-t 1)
d：測定パイプの内径（）
D：試験（透水）区間の直径（）
L：試験（透水）区間の長さ（）
水位差 Sは測定水位－安定水位（平衡水位）
この試験は原位置において，地盤の透水性を簡便に
Fig.18 Change of precipitation and nitrate-nitrogen concentration with the passage of time.
Fig.17 The groundwater level versus time.
４９硝酸性窒素の土壌への浸透メカニズムと地下水汚染
求める試験方法である．砂礫などの高透水性の地盤，
シルトなどの低透水性の地盤には信頼性が低いが．風
化土地盤である当現場では適用できると考えた．測定
の結果，透水係数 k は２．４１×１０－１（／)となった．
実際地盤の透水性と硝酸性窒素汚染の関係を正確に
評価するためには今後試験数量を増やして確認する必
要がある．
硝酸性窒素濃度と降水量の関係
ボーリング調査後毎月孔内地下水（B.H１）を採水
し，硝酸性窒素濃度と現場地域の降水量との関係を調
査した．Fig．１８に示したように調査が始まってまだ数
回しか測定していないが，降水量が高くなると硝酸性
窒素の濃度が高くなる傾向を示した．これは降水浸透
により畑地から溶脱した硝酸性窒素が比較的速く地下
水まで到達していることを示唆していると考えられる．
ま と め
化学肥料などによる硝酸性窒素汚染が深刻になって
いるなか，硝酸性窒素による地盤汚染のメカニズムを
解明するため，室内試験および現場調査等を行い以下
の結論を得た。
．室内土質試験で畑土の力学的および物理化学的性
質に及ぼす硝酸塩の影響を調べた結果，硝酸塩処理
によって：１）土の間隙比は減少すること，２）透
水性はかなり増加すること，３）陽イオン交換容量
は低下することを明らかにした。
．これらの現象は：土粒子の反発力が低下して間隙
比が小さくなる；拡散２重層の厚さは減少し自由水
の流動する空隙は増加する；この結果地盤の透水性
は増加すると説明できる。よって硝酸塩の地盤浸透
は容易となり，地下水汚染をもたらす原因の一つに
なったと考えた。
．実際の地盤および地下水の汚染状況を把握するた
め２箇所のボーリングを含む現場調査を行った結果，
サンプリングコアーから測定した土中水のイオン濃
度測定から，１０の深度で高い硝酸性窒素の濃度を
示した。
よって，硝酸性窒素は土壌で陰イオンの形態で存在
するため土壌に吸着されにくく，室内実験結果のよう
に空隙を増加させ，速い速度で下層に移行しているこ
とが確認できた．
これらの汚染問題に対しては，持続的なモニタリン
グと硝酸性窒素の溶脱を抑制する土壌管理システムが
求められる．
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